Modification of the spin-electronic properties in ferromagnetic metal/GaSe heterostructure by 卢奕宏
学校编码：10384 分类号 密级
学号：19820141152994 UDC
硕 士 学 位 论 文
铁磁金属与二维硒化镓异质结构体系自旋电子性质
调控
Modification of the spin-electronic properties in
ferromagnetic metal/GaSe heterostructure
卢奕宏
指导教师姓名：吴 雅 苹
专 业 名 称：电 子 与 通 信 工 程
论文提交日期：2017 年 04 月
论文答辩时间：2017 年 05 月
学位授予日期：2017 年 月
答辩委员会主席：
评 阅 人：
2017 年 04 月
厦
门
大
学
博
硕
士
论
文
摘
要
库
厦门大学学位论文原创性声明
本人呈交的学位论文是本人在导师指导下,独立完成的研究成
果。本人在论文写作中参考其他个人或集体已经发表的研究成果，
均在文中以适当方式明确标明，并符合法律规范和《厦门大学研究
生学术活动规范（试行）》。
另外，该学位论文为（ ）课题
（组）的研究成果，获得（ ）课题（组）经费或实
验室的资助，在（ ）实验室完成。（请在以上括号
内填写课题或课题组负责人或实验室名称，未有此项声明内容的，
可以不作特别声明。）
声明人（签名）：
年 月 日
厦
门
大
学
博
硕
士
论
文
摘
要
库
厦
门
大
学
博
硕
士
论
文
摘
要
库
厦门大学学位论文著作权使用声明
本人同意厦门大学根据《中华人民共和国学位条例暂行实施办
法》等规定保留和使用此学位论文，并向主管部门或其指定机构送
交学位论文（包括纸质版和电子版），允许学位论文进入厦门大学
图书馆及其数据库被查阅、借阅。本人同意厦门大学将学位论文加
入全国博士、硕士学位论文共建单位数据库进行检索，将学位论文
的标题和摘要汇编出版，采用影印、缩印或者其它方式合理复制学
位论文。
本学位论文属于：
（ ）1.经厦门大学保密委员会审查核定的保密学位论文，
于年 月 日解密，解密后适用上述授权。
（ ）2.不保密，适用上述授权。
（请在以上相应括号内打“√”或填上相应内容。保密学位论
文应是已经厦门大学保密委员会审定过的学位论文，未经厦门大学
保密委员会审定的学位论文均为公开学位论文。此声明栏不填写的，
默认为公开学位论文，均适用上述授权。）
声明人（签名）：
年 月 日
厦
门
大
学
博
硕
士
论
文
摘
要
库
厦
门
大
学
博
硕
士
论
文
摘
要
库
I
I
摘要
二维材料以其丰富的性质和广阔的应用前景成为凝聚态物理领域的热点前
沿。尤其随着自旋电子学的发展，具有优异自旋特性的二维层状材料无论对于新
物理规律的探索或新量子器件的应用都至关重要。以 GaSe 为代表的 III-VI 族金
属单硫化物 MX(M = Ga、In；X = S、Se、Te)半导体材料兼具二维结构、优异光
电性能及独特自旋电子特性，对于超高密度集成和超快速度运转的自旋光电器件
具有深刻的潜在应用价值。实现对其能带结构和自旋磁性的有效调控对满足器件
的设计尤为重要。由于传统的铁磁材料具备高电子自旋极化率、高居里温度等优
点，构建铁磁金属与二维MX异质结构体系是调控其自旋电子性质的有效手段。
因此，本文工作基于理论计算进行实验探索，采用第一性原理密度泛函理论预测
不同数量 Fe 吸附原子对单层 GaSe 自旋电子性质的影响并揭示其物理机制，进
而制备 Fe/GaSe 异质结构体系，实现其可调的自旋电子性质。具体内容包括以下
方面：
(1)通过第一性原理密度泛函理论，研究 GaSe 表面吸附 Fe 原子的异质结构
体系的自旋电子特性。单层 GaSe 表面，Ga原子顶位 T4为 Fe 单原子最稳定吸附
位，而 T4-H位为 Fe 双原子最稳定吸附位。在 Fe 单原子吸附的异质结构体系，
Fe 原子与最近邻 Ga、Se原子之间存在强反铁磁耦合效应，使体系呈现 100%自
旋极化的半金属性。其自旋极化贡献主要来源于 Fe-3d电子的转移及 Fe-3d、Se-4p
和 Ga-4p 轨道杂化；对于 Fe 双原子吸附体系，两 Fe 原子之间的强自旋局域相互
作用导致原本从 Fe 转移至 GaSe 的自旋极化电荷量急剧减少，从而费米能级附
近的单自旋通道也随之转变为双自旋通道，Fe 原子与最近邻 Ga原子的耦合效应
也由原本的反铁磁耦合转变为铁磁耦合。同时由于能级的移动，费米能级处的自
旋极化率转变为 0，这一工作揭示了 Fe/GaSe 异质结构吸附体系自旋极化的形成
和转变机制，对后续 Fe/GaSe异质结构的构建及其自旋电子性质的表征调控提供
一定的指导意义。
(2)通过磁控溅射方法，制备不同 Fe 覆盖度的 Fe/GaSe 异质结构体系，采用
自主搭建的极化光致发光测试系统，探索干净的 GaSe薄层材料与 Fe/GaSe 异质
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结构体系的自旋电子性质及其调控。结果表明干净 GaSe带边附近的自旋极化率
接近于 0，圆偏极化率约为 0.5。Fe 金属团簇的吸附在体系中引入非对称的自旋
电子态分布，因而体系的自旋极化率从最初逐渐提高直到转而减小，并最终在
Fe 覆盖度超过临界状态后实现反转。推测其机制来源自于不同尺度 Fe 团簇磁矩
方向的演变，并通过异质界面相互作用影响 GaSe中的诱导磁矩方向，最终使体
系自旋极化率发生翻转。同时，与自旋弛豫散射相关的圆偏振极化率也受到 Fe
团簇尺度与覆盖度的调制。由此通过精确控制 Fe 金属团簇的形貌、尺度及覆盖
度，在 Fe/GaSe二维异质结构体系中实现自旋电子结构的有效调控。
关键词：GaSe 二维材料；铁磁金属；密度泛函理论；圆偏极化率；自旋特性
调控
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Abstract
Two-diensional (2D) materials have become the focus and frontier of condensed
mater physics due to their abundant property and broad prospect. Especially, with the
development of spintronics, 2D layered materials with excellent spin property are
extremely important both on the exploration of new physics and the applications of
new quantum devices. Group-IIIA metal-monochalcogenides MX (M = Ga、In；X =
S、Se、Te) semiconductor materials, represented by GaSe, with typical 2D structure,
outstanding photoelectric and unique spin-electronic property, show profound
potential application value for ultra-high integrated and ultra-fast spin photoelectric
devices. For the design of devices, it is significantly important to realize the effective
modification of their electronic property and spin magnetism. One the other hand, due
to the high spin polarization and high Curie temperature of traditional ferromagnetic
metals, combining the ferromagnetic metal and 2D MX materials to establish the
heterostructures can be an effective method to achieve the spin modification.
Therefore, in this work, we firstly make a theoretical prediction on magnetic
modification of Fe/GaSe heterostructure systems with adsorbing single and double Fe
atoms, then, Fe/GaSe heterostructure are prepared, and the adjustable spin-electronic
property is finally achieved.
Firstly, spin-electronic property of Fe atoms adsorbed GaSe heterostructure
systems is explored through the first-principle density functional theory. For single
and double Fe atoms, T4 and T4-H sites are the most stable adsorption position on
GaSe monolayer, respectively. For single Fe atom adsorbed system, a strong orbit
coupling effect is found between Fe and the vicinal Ga and Se atoms, resulting in a
half-metallicity with a 100% spin polarization. The spin polarization mainly
originates from the transfers of Fe-3d electrons and the hybridization of Fe-3d, Se-4p
and Ga-4p orbitals. For two Fe atoms adsorbed system, the strong spin local
interaction between the two Fe adatoms lead to the reduction of the charge transfer
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from Fe to GaSe. As the original single spin channel tunes into two spin channels near
the Fermi level, and ferromagnetic coupling between Fe atom and the vicinal Ga
atoms turn into antiferromagnetic coupling, the spin polarization falls to 0 since the
shift of energy level. These results reveal the formation and transform of spin
polarization of Fe/GaSe heterostructure, which offers some advice for the
construction and midification of spin-electronic property of Fe/GaSe heterostructure.
Second, Fe/GaSe heterostructures with different Fe coverage are prepared by
means of magnetron sputtering, and the modification of their spin-electronic
properties are systematically studied by using the home-made polarized
photoluminescence system. For pristine GaSe nanoslabe, the spin polarization and
circular polarization near band-edge are approximate 0 and 0.5, respectively. With the
adsorption of Fe clusters, spin population becomes dissymmetrical. Spin polarization
is increased first, then decreased, and is inversed finally. We speculate that the
mechanism is associated with the evolution of the magnetic moments orientation,
which influences the orientation of induced magnetic moments in GaSe through the
interfacial interaction. Simultaneously, the circular polarization related to spin
scattering is also modified by Fe clusters. In conclusion, by precise controlling the
morphology, size and coverage of Fe clusters deposited, effective regulation of the
spin-electronic property in 2D Fe/GaSe heterostructure is realized.
Keywords: GaSe 2D material; Ferromagnetic metal; Density functional theory;
Circular polarization; Spin property modification.厦
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第一章 绪论
1.1 二维材料的研究现状
作为真正意义的二维材料，石墨烯(graphene)拥有极高的载流子迁移率、机
械强度和热导率等优异性质，在力学、热学和微电子学等学科领域展现出广阔的
应用前景[1-3]。石墨烯的发现开启了二维材料的研究序幕，而为其做出杰出贡献
的安德烈·盖姆(Andre Geim)和康斯坦丁·诺沃肖洛夫(Konstantin Novoselov)两
位科学家也因此于 2010 年获得了诺贝尔物理学奖。虽然石墨烯具有诸多优良特
性，但美中不足的是，单纯的石墨烯是一种零带隙的半金属材料，其导带底和价
带顶相交于第一布里渊区的 K点，如图 1.1所示[4]。能带的缺失从本质上限制了
其在传统发光器件的应用。于是人们试图通过外加电场或者掺杂等方式获得其半
导体特性[5]，但也仅能打开微小的带隙，与其他光电材料相比并无优势。为了拓
展二维材料在光电子学领域的应用，越来越多的科研工作者开始积极探索与发掘
与其相似的类石墨烯二维材料。
图 1.1 石墨烯的能带结构示意图
目前研究最为广泛类石墨烯二维材料主要有六方氮化硼(h-BN)[6]、二硫化钼
(MoS2)[7]、硅烯(silicene)[8]、锗烯(ermanene)[9]、石墨烷(graphane)[10]以及硒化镓
(GaSe)[11]等。这些材料在结构上保持了二维性质，具有很好的结晶性，如图 1.2
所示[12]，同时表现出优越的电学、光学、磁学等性能，在某些方面甚至超越了石
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墨烯，赢得越来越多科学工作者的青睐。其中 h-BN 具有较大的激子束缚能
(149meV)，较强的激子吸收和复合效率，再加上其本征吸收边约为 207nm，因
此在深紫外光电器件具有广泛的应用前景；机械剥离的单层MoS2在-4V 的阈值
电压下展现出高达 108的开关比，相应的电子迁移率为 217cm2V-1s-1[13]，可用于
场效应管以及传感器等方面；硅烯的载流子迁移率可达 105cm2V-1s-1 [14]，量级接
近于石墨烯，利用硅烯设计的自旋过滤器，可在无外磁场条件下实现自旋极化电
流输出，并通过自旋电流控制过滤器开关；而机械剥离的 GaSe 薄层则表现出出
色的光响应性能，如在紫外 254nm光照射下其光响应率可达 2.8A/W，相应的量
子效率可达 1367 %，这些数值远高于诸多其他二维材料[15-17]，可应用于光探测
器等领域。较非层状二维材料而言，层状二维材料面内相邻原子间以离子键或共
价键结合，而层间则依靠较弱的范德瓦尔斯力堆叠，结构上更具调控性与设计性，
可在较大范围内调控材料层间的化学组分、片层的电荷密度及层间距等参数，以
满足实际应用的需求。
图 1.2 氮化硼(a)和二硫化钼(b)的晶格结构示意图，其中(a)图黄色小球和蓝色小球分别代表
N原子与 B 原子；(b)图黄色小球与绿色小球分别代表 S原子及 Mo 原子
1.2 二维材料的自旋电子学性质
信息时代脚步的迈进对电子元器件的集成度、存储密度、运行速度及功耗提
出更高要求。传统的电子器件依靠电荷自由度来承载信息，无法逾越器件尺寸等
物理极限，而自旋作为电子的另一内禀属性引起了科研工作者的关注，自旋电子
学的研究也开始走向繁华[18]。足够长的电子自旋驰豫时间与较高的电子迁移率是
实现电子自旋操控和自旋有效输运的必要条件，因此对于自旋电子学的应用而
(a) (b)
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言，具有较长的自旋驰豫时间与较高的自旋极化率的材料体系是不可或缺的。
多年来，人们积极探索了各种半导体材料，致力于获得长寿命的非平衡自旋
布居及自旋相干[19,20]，其中 砷化镓(GaAs)是研究最广泛的材料之一。但因其轻
重空穴带简并以及空穴的自旋驰豫时间较短，电子的光泵浦自旋极化率和最高圆
偏极化率仅为 1/2和 1/4[21,22]。后来，人们在过渡金属硫化物（TMDs）中发现了
类似自旋极化的能谷极化现象。单层结构反演对称性的破缺，使其在圆偏振光的
激发下形成能谷依赖的带间极化跃迁。然而，所产生圆偏极化发光却主要源于亚
皮秒级的辐射复合而非本征的长寿命能谷极化[23,24]，而且其圆偏极化发光也仅存
于直接带隙的单层结构，在多层薄膜中将不复存在[25]。
与上述两类材料相比，以 GaSe 为代表的 III-VI 族金属单硫化物二维材料
MX(M = Ga、In；X = S、Se、Te)具备优异的的自旋电子特性。其独特的晶体场
各向异性和自旋-轨道耦合效应使轨道电子态的简并消退，且最高占据带和最低
非占据带均与邻近能带间距较大，强烈抑制了 Elliot-Yafet 自旋弛豫，极大减小
了自旋散射，因而在非共振偏振激发下产生具有高度自旋极化的载流子，其自旋
极化率可超过 90%，且具有较长的自旋弛豫时间[26-29]。另外，与 TMDs 不同的
是，单层 GaSe 为准直接带隙材料，而其体相则具有直接带隙，如图 1.3所示[30]，
因而其自旋极化特性可在体材料到纳米单层厚度范围内精细调控。由此可知，
GaSe 半导体材料兼具二维结构、优异光电性能及独特自旋电子特性，对于超高
密度集成和超快速度运转的自旋光电器件具有深刻的潜在应用价值。
图 1.3 (a)-(d)体材料、四层、两层及单层 GaSe 的能带结构图，红色虚线表示费米能级
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